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はじめに
熱放射光を電気に変換する熱光起電力(Thermal PhotoVoltaiC: TPV )発電が,熱放射を電気
に変換する新たな発電方法として注目されている. TPV発電では､太陽光発電に比べ高密
度な発電ができることや､光源の選択肢が広いことなど多くの優位性を持っている｡ TPV
発電システムは,熱源､エミッタ､ノ光学フィルタ､ PVセルなどで構成され､高効率化を目
指し､それぞれの構成要素について盛んに研究されている｡
pvセルの感度波長にエミッタのピーク波長を整合させるためにはエミッタの温度は
1000- 2000Kまで加熱する必要があるため､現在のTPV発電システムでは実用的な効率を
得ることは困難である｡そのため実用化に向け､その効率の向上が求められる｡太陽光発
電システムでは､エミッタである太陽とPVセル間距離は約1億5000kmあるが､ TPV発電
システムでは､エミッタとpvセル間距離を数mから数cmにするので､太陽光発電に比
べ高密度な発電が可能となる｡しかし､ TPV発電では､小型分散型の発電システムや携帯
型電源としての利用が期待されているため､さらなる出力電力の向上が必要である｡これ
らわ問題点を解決する方法として､近接場光を利用することが挙げられる｡この近接場熱
放射光をTPV発電に利用することで､これまでのTPV発電システムに比べ高い出力が期待
され､黒体放射に比べ10倍以上の準単色熱放射光がェミッタからpVセルに吸収されると
いうシミュレーション結果も報告もされている｡
本研究では､ STMノSNOMシステムを作製し､微細構造からの近接場熱放射の空間分布測
定に成功した｡また､微細構造とその近接場熱放射スペクトルの関係を明らかにすること
により､近接場熱放射をTPV発電に応用可能であることを示した｡
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研究成果
1.はじめに
熱放射を利用したエネルギーシステムとしてよく知られているのが光電変換(photovoltaic; PV)
セルに太陽からの熱放射光を入射させ/T電気エネルギーを得るシステムである｡そして､このシ
ステムをさらに発展させたものとして熱光起電力(thermophotovoltaic; TPV)発電システムがある｡
TPV発電システムは既存の熱機関に対して様々な利点を有しており､盛んに研究が行われている｡
TPV発電システムは大きく分けて､熱源､エミッタ､ PVセルの3つで構成される｡ 3つの要素の
中でエミッタは熱エネルギーを熱放射の形で光(電磁波)に変換する役目を果たす｡このエミッタの
放射ろ,{クトルがp,Vセルの感度波長域のみで高く､それ以外の波長域で低ければ､熱エネルギ
ーの大部分をpvセルで電力に変換することができ､システム全体の効率に大きく貢献する｡こ
のようなエミッタは選択エミッタ(selective emitter)と呼ばれ､よりPVセルにマッチしたェミッタ
を作るべく､精力的に研究が行われている｡
熱放射スペクトルは､一般に波長に対して緩やかに変化する｡ TPVなどの高効率化のために
は､ある特定の波長域で放射が増大し､他の波長域では放射を抑制するような波長選択性が求め
られる｡それを実現する方法の一つとして回折格子がある｡光の波長と同程度の大きさの周期を
持つ回折格子を作製することにより､表面構造と光の共鳴効果が起こり特定の波長域の放射率が
増加する｡一次元回折格子に始まり､二次元回折格子､三次元のフォトニック結晶と様々な構造
の回折格子が考案､作製されている｡半導体プロセスを応用して作られるフォトニック結晶も選
択エミッタとして期待されているが､一般にフォトニック結晶エミッタは作成が難しい｡しかし､
エミッタの吸収スペクトルの実測値からの見積りに寄れば､このエミッタは光電変換効率34%を
達成する事が可能で､選択エミッタとして高い能力を持つ｡
近年､通常の選択エミッタよりも更に高い光電変換効率を達成する案として､近接場熱放射の
TPV発電-の応用が考えられている｡レーザーで励起される近接場光は走査型近接場光学顕微鏡
(scanning near-field opticalmicroscope; SNOM)に応用されており､伝播光の回折限界を超える分解能
を実現している｡一方､熱によって励起される近接場光である近接場熱放射は高いエネルギー密
度を持つ可能性を指摘されており､エネルギー利用の面において注目されるべき存在である｡近
年の解析により､ SiCなどの表面フオノン共鳴を生じる物質において､スペクトルに非常にシャ
ープなど-クをもつ放射を得られる事が予想されている｡表面フオノン共鳴はエネルギーが低い
ため､実用化しても低効率なシステムになってしまうと考えられる｡しかし､金属に周期微細構
造を設けることによって得られる表面プラズモン共鳴を応用すれば､既存のPVセルの感度波長
にマッチした､熱放射近接場を得られることが期待される｡
本研究の目的は､走査型近接場熱放射顕微鏡を製作し､近接場における熱放射現象と微細表面
構造の関係を調べることであり､本研究では走査型近接場熱放射顕微鏡の製作と光学測定に関し
て､大きく分けて以下のことを行う｡
(1)使用する金属試料の高温における性質､予想される熱放射光の波長領域､および近接場光の
性質を検討した上で､走査型近接場熱放射検出装置の設計と製作を行うとともに､性能評価
も行う｡
(2)回折格子の光学特性を解析するときに用いられる電磁界解析の厳密解法の一つである
Rigorous coupled-wave analysis (RCWA)法に基づき､金属に設ける周期的微細構造の設計を行う｡
そして､設計に基づき周期的微細構造を持つ金属試料の製作を行う0
(3上作製した装置と試料による測定結果について述べるとともに､熱放射における近接場光の物
性の検討､ RCWA法による電磁場解析結果や表面プラズモンポラリトン､キャビティ効果の
理論と実験結果の比較検討を行う｡
2.走査型近接場熟放射検出装置の設計と製作
2.1装置概要
本研究で作製した走査型近接場熱放射検
出装置は､超高真空温度可変SPM(scanning
probe microscope)システムと光学系で構成
されている｡測定装置写真をFig.1に示す｡
超高真空温度可変SPMシステム部分の概略
図をFig.2に示す｡本装置は測定を行う測定室
の他にサンプル､ SPMプローブの交換を行う
交換室を持ち､二つの間にはゲートバルブが設
けられている｡本来､ SPMによる原子像測定
においては､試料表面-の水分子などの吸着を
防ぐために､超高真空以上の測定環境を要求す
るが､本装置においては金属試料を加熱した場 Fig. 1.近接場熱放射実験装置　写真
合の酸化を防ぐためにも高い真空度が要求さ
れる｡本装置の真空排気系としては､交換室にはターボ分子ポンプとロータリーポンプがタンデム
接続され､大気圧から高真空領域まで排気を行う｡一方､測定室は､ SPM測定中に無振動でチャ
ンバー内を超高真空に保つためにイオンポンプとチタンサブリメ-ションポンプによって真空排
気を行う｡サンプル､およびSPMプローブは交換室をターボ分子ポンプとロータリーポンプに
よって大気圧から高真空領域まで排気を行った後､測定室に導入される｡測定室の到達真空度は
108Pa以下である｡
SPMシステムはプローブを固定し､
サンプルホルダがPZTアクチュエー
タによって動くことによってプロー
ブによるサンプルの走査を行う方式
となっている｡また､このシステム
は　　STM (sc 臥nning tu nne li ng
microscope)と　AFM(atomic force
甲icroscope)測定に対応している.し
かし､一本研究ではサンプルが800K
まで昇温されているため､ PZTで作
られたAFMプローブがサンプルか
らの熱によって分極が破壊されるこ
とがわかった｡そこで､金属ブロー
Fig.2近接場熱放射装置　概要
プを用いる　STM機能を主に使用し
た｡ STMプローブとしてはPt･Irプローブ(ユニソク社製)を用いた｡また､サンプルの後方には
ヒーターが配置されており､このヒーターによってサンプルの加熱を行う｡
サンプルの昇温目標は800Kとした｡これは金属の酸化､結晶粒の成長､市販されている検出
器の感度領域､黒体放射を仮定した場合の放射エネルギー強度､ STMが機能できることを考慮し
て決定した｡
2.2.光学系の設計
本装置では二つの光学系を
作製した｡一つは､高い信号強
度を得ることを重視した分光
器を直接チャンバの前に設置
した系､もう一方はスポットを
絞ることによるS/Nの向上と
偏光フィルターや干渉フィル
タを挿入する空間的な余地を
考慮した光学ファイバを導入
した系である｡それぞれの概略
図をFig.3に示す｡
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Fig.3近接場熱放射観測装置の光学系
全体的な光学系の設計方針として､近赤外の測定を念頭においている｡したがって光学素子は全
て赤外に対応したものとなっている｡これは､昇温目標である800Kにおける黒体放射スペクト
ルと､近赤外領域で測定感度の高いInAsの感度波長領域(1.0～3.叫m)の中間であることを考慮し
て､微細構造による放射増強を波長2Llm付近に得ることを目標としているためである｡
それぞれの光学系について述べる｡分光器をチャンバーの前に直接設置した系においては､サン
プルから得られた熱放射光はLlで示される片凸レンズ(シグマ光機社製SL9754･25･29.9P開口
数(numerical aperture; N.A.)=0.25, f=30mm, Dia.=25mm)によって集光､コリメートされビュ
ーイングポート(アネルバ社製¢70ICFサファイアビューイングポート)を通りチャンバーの外
に出され､同じくL2で示される片凸レンズ(シグマ光機社製SL97J54-25-loop-2･5/3･5SIJAR,
N･A=0･125, f=100mm, Dia,=25mm)によって分光器の入射スリット上に焦点を結ぶ｡ここまでの
光のスループットは60%程度である｡分光器仏cton社製SpectraPro2300i)は分散型で､回折格
子はプレーズ波長2Llm､ 300g/mmの物を用いた｡検出器は波長1･0-3.Opmの領域で高い感度を
持ち､応答の速いInAs(浜松ホトニクス社製P7163)を採用した｡また､一部の実験では分光せず
に全波長範囲の積分強度を測定したが､これは分光器を用いずにPbS検出器(浜松ホトニクス社製
A3179)をL2レンズの焦点位置に置いた｡ PbS検出器の感度波長領域および感度はInAsとほぼ同
等である｡
検出器で電気信号に変換された光信号はロックイン検出される｡これはファンクションジェネ
レータ(NF回路ブロック社製DF 1905)によってピェゾアクチュェ一夕を励振させ､プローブと
サンプルの間の距離を数nm変化させる｡そして近接場光強度に変調をかけ､励振周期を参照信
号としてロックインアンプ(NF回路ブロック社製LI･570A)におくり､復調するものである｡近
接場光強度はプローブサンプル間距離のわずか数nmの変化にも敏感であると予想されるのに対
し､遠隔場光は数nmの変化であれば検出器に対する実効的な立体角がほとんど変化しないため､
その強度はほとんど変化しないと考えられる｡この性質を利用することで全信号からバックグラ
ウンドとなる遠隔場の信号を除き､近接場光の信号のみを取り出すことが可能となる｡本研究で
は､ピェゾに与える印加電圧のプロファイルは正弦波とし､振幅は5-20mm､周期170Hzとし､
ロックインアンプも同じく170Hzで作動させている0
3.タングステン(W) 2次元回折格子の作製
半導体微細加工技術を利用し2次元回折格子を作製した｡作製の手順をFig.4に示す｡サンプ
ル作製の手順は以下の通りであるo (1)W表面を#2000まで機械研磨し表面を鏡面に仕上げる｡そ
してフォトレジスト(OFRP)をスピンコートし､その上に蒸着装置を用いAlを蒸着した後､さら
にその上にEBレジスト(ZEP520A)をスピンコートする｡ (2)EBリソグラフイ装置(ELIONICS
ELS-3700)を用いパターンニング､現像を行う｡ (3)SF6ガスを用いたFAB(FastAt｡m Beam)ェッ
チングを短時間行い露出したAl膜を除去する. FAf=こついては後述する｡ (4)Al膜が除去された
のを確認し､エッチングガスを02に切り換え､フォトレジストをエッチングする｡試料表面に垂
直に入射する02は､有機物であるレジストのみを選択的にエッチングするので､ Al膜で保護さ
れた部分はエッチングさ
1.Resist coating and
Al deposition
●3. Al patternlmg
with SF6 FAB etching
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Fig.4タングステン回折格子の製作プロセス
れずにマスクとして残る｡このようにしてアスペクト比の高いマスクを作製する｡ (5)再びエッチ
ングガスをSF6に切り換え､マスクの上からFABエッチングを行い､Wにパターンニングする.
(6)最後に､試料表面に残存するレジストを除去する｡レジストの除去は02によるFABエッチン
グで行った｡以上のプロセスにより､ W2次元回折格子を作製した｡また､ EBレジスト単体では
膜厚が薄く､長時間のFABエッチングに耐えられないため､ここではフォトレジスト､Al薄膜､
EBレジストの3層によるエッチングを示したが､これは深さ0.2pm以上の深い回折格子の作製
の場合に行った｡作成後､開口､周期の確認はSEMを用い､深さの確認は表面形状測定装置を
用いて行った｡また､ STM/SNOMシステムに導入可能な18mmの大きさにするために､放電加
工機を用いて切断した. Fig.5に3種類の深さのW回折格子のS EM像を示す.
(a) Shallow cavity (b) Middle cavity
(C) Deep Cavity
Fig.5　W回折格子のSEM像
4.熱放射の観測
4. 1近接場熟放射の空間分布測定
サンプル上をプローブで走査しながら､得られる近接場熱放射信号を同時に測定することで､
近接場熱放射の空間分布の測定を行ったo特定波長の近接場熱放射の空間分布を測定できるほど
の強い信号を得られていないので､ここでは分光器の回折格子をゼロ次光にセットし､波長1.8
～3･0mmにおける近接場熱放射の積分強度で空間分布測定を行った｡深い回折格子の先端に銀を
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蒸着していないプローブによる測定で得られた結果をFig.6に示す｡(a)は事前に得たSTM像で､
その矩形部分でSTMによる形状像と近接場空間分布像の同時測定を行った｡(b)がSTM像､ (C)
が光信号像である｡画像の乱れは十分な光強度を得るために大きな変調をプローブ･サンプル間距
離に与えながら測定したためである｡STM像において回折格子の穴の部分に相当する暗い部分に
おいて､光信号像に強い信号が認められる｡これは､
-*　¶~､_:
酪轡eap　一皿:._ 1■h I
(a) STM image measured before near･field emission measurement
(b) STM image (C) Distribution of near-field emissionintensity
Fig.6　8 0 0KにおけるW回折格子のSTM像､熱放射sNOM像の同時計測
RCWA解析による電界分布の予測と一致する｡穴の中の強い光信号は､キャビティ効果によって
発生した定在波がプローブで散乱されていると思われる0
4.2　近接場熟放射スペクトル測定
タングステン(W) 2次元回折格子の近接場熱放射測定を行った｡近接場熱放射を測定するに
あたり､まず､測定しているものが近接場熱放射であるかを明らかにする必要がある｡近接場光
は物質表面に局在するため､散乱体であるプローブをSTM動作でアプローチ､及びリリースす
ることで得られる信号強度は大きく変化するはずである｡本実験装置では､プローブは固定し､
サンプルホルダーに接続しているピエゾ素子によってSTM動作を行っており､またファンクシ
ョンジェネレーターから変調信号をピエゾ素子に送り､サンプルホルダーを振動させている｡こ
ll
れによって近接場光の成分をロ
ックイン検出している｡また､サ
ンプルのプローブ-の異なるピ
エゾ素子を用いて粗動アプロー
チを行っている｡そこで､ STM
動作させサンプルをアプローチ
した状態から､粗動リリースを行
い､得られる信号強度の変化を測
定した｡変調条件は､振幅11.5nm､
周波数170Hzと,した｡このとき
('mZ)Tt!uB!sTt23!tdo
ノ
00002
0000
0　　　50　　100　　1 50　　200
Time (sec.)
Fig. 7　光学信号強度のプローブ距離依存性
の測定結果をFig. 7に示す｡最初
の約100秒間はアプローチ状態にあり､ 100秒経過した後にリリース(粗動リリース:lLum以上)を
したoアプローチ状態においてはプローブ先端から散乱された光信号は得られているが､リリー
スした直後から信号は全く得られないo先ほど近接場光の強度は試料表面からの距離依存性が著
しいと述べたが､この測定結果から､本研究で用いているSTM/SNOMシステムで近接場熱放射
を散乱検出していることが分かった｡
作製したそれぞれのW2次元回折格子の近接場熱放射測定を行った｡測定条件は､試料温度
800K ､変調振幅11･5nm､変調周波数170Hzとした｡測定結果をFig.8に示す｡近接場熱放射
の強度については後術するが､近接
場熱放射はプローブ先端によって散
乱されるため､遠隔場熱放射に比べ
非常に狭い領域からしか散乱されな
い｡そのためロックイン検出を行っ
ているものの､近接場熱放射の信号
強度は弱く､ノイズの多い測定結果
となり､ 100nmの波長域で移動平均
をとることでスムージングしている｡
これらの結果から､ W2次元回折格
子の近接場熱放射分光スペクトルの
01
8　2.0　2.2　2.4　2.6　2.8　3.0
Wavelength (pm)
Fig.8　W回折格子の近接場熱放射スペクトル
計測に成功したと言える｡ deep及び
middleの試料では遠隔場とほぼ同じ波長においてピークが観測されていることが分かる｡Middle
では2･Opm及び2･3pmにピークが観測され､ deepでは､ 2.3pm付近にピークが観測された｡ま
た､平坦な試料のスペクトルは遠隔場に比べその傾きが緩やかになっていることが分かる｡
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また､ shallow　と平坦な表面はそのスペクトルはほとんど違いがないことが分かる｡さらに､
遠隔場に比べ､短波長側の強度に比べ長波長の強度が弱くなっていることが分かる｡
では､まずmiddleの2トLmにおけるピークについて考察する｡この微細構造の周期は2トLmで
ある｡表面プラズモンポラリトンが励起される波長は､その構造周期とほぼ等しいことはよく知
られており､ 2次元回折格子で表面プラズモンポラリトンによって垂直放射される波長ゐppは以
下の式で表される｡
(1)
ここで､ ^は構造周期､ (m, n)はそれぞれ回折次数､ Cは金属の誘電率である｡
式(6･1)に^=2pm､ CにWの誘電率を代入し､ (m,n)=(0, 1),(1,0)としたとき､表面プラズモンポ
ラリトンが励起させる波長ノ触ppは次のようになる｡
木｡p(0,1)-木p｡(1,0) - 2pm　　　　(2)
これより､ middleの2Ltmにおけるピークとよく一致し､これは表面プラズモンポラリトンによ
るピークであることが分かる｡
上では表面プラズモンポラリトンの励起によるピークについて考えた｡第二章でも述べたが､
選択熱放射の原理には､表面プラズモンポラリトンに加え､マイクロキャビティ効果が挙げられ
る｡これよりマイクロキャビティ効果について考える｡マイクロキャビティ内に存在する光の波
長は､式(2･26)及び式(2-27)で表される｡
障居中ZL･l)
～(LIHL〕
(coskZ ･ Z=0)
(3)
(4)
ん､ Ly､んはそれぞれの試料の構造パラメータであるo deepの構造パラメータを代入し､ (1, m,
2月+1)=(0, 1, 1),(1,0, 1)のモードを考えると､
Ac(0,1,1) - Ac(1,0,1) - 2.28pm　　　　　(5)
となり､ 2.3pm付近のピークとよく一致している｡これよりこのピークはマクロキャビティ効果
によってキャビティ内に存在する光によるものであると考えられる｡
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5.まとめ
本研究では､近接場熱放射のスペクトル特性を明らかにすることを目的とし､近接場熱放射計
測装置を開発し､近接場熱放射の計測に成功した0本研究を通して得られた知見を以下に記す｡
(1)高温観測可能な超高真空型sTM/SNOMシステムを開発し､近接場熱放射の観測に成功した｡
プローブ試料表面間距離を大きく変化させることで､得られる信号強度が大きく変化した
ことより､測定に用いたsTM/SNOMシステムで近接場熱放射を観測していることが分かった｡
(2)変調振幅を変化させ､そのときに得られる信号強度の変化より､試料表面からの近接場熱放
射の強度の距離依存性を見積もることができ､試料表面から約6nmの範囲においてその強度
はほぼ一定であり､試料表面に局在していることが分かった｡
(3ト構造深さが異なる3種類のW2次元回折格子と平坦なW表面からの近接場熱放射分光スペク
トルを測定した｡最も深い2次元回折格子からはマイクロキャビティ効果によるピークが観
測され､中間の深さの2次元回折格子からは表面プラズモンポラリトン及びマイクロキャビ
ティ効果によるピークが観測されたoこれらに対し最も浅い2次元回折格子の近接場熱放射
スペクトルは平坦なW表面からの近接場熱放射スペクトルと大きな違いは見られなかった｡
これより構造深さが十分であれば､ 2次元回折格子を作製することによって近接場熱放射の
スペクトル制御が可能であることが分かった｡また､これらの2次元回折格子は遠隔場でも
近接場と同様の波長において選択熱放射が観測され､近接場熱放射分光スペクトルの観測は
遠隔場における選択熱放射光の源となる光を観測していると言える0
(4)平坦なWの試料の近接場熱放射スペクトルの傾きは遠隔場熱放射スペクトルの傾きが大きく
異なることが分かった｡このため､ 2次元回折格子の近接場熱放射のスペクトルでは､測定
波長領域内(1･8･m～3･0 ･m)で､短波長側と長波長側の強度がほぼ同じであるのに対し､遠
隔場では長波長側の強度が強くなっていることが分かった｡
(5)遠隔場熱放射と近接場熱放射の強度比較を行った｡近接場熱放射がプローブ先端から10｡m
の範囲から散乱されていると仮定し､その強度比を見積もると､近接場熱放射は遠隔場に比
べ数十倍から数百倍の強度であることがわかった｡
(6)構造深さが深いW2次元回折格子からの近接場熱放射の偏光特性測定を行い､2次元回折格子
からの近接場熱放射では､偏光特性に違いは見られないことが分かった｡
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